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1 . Dieser internationale vorlaufige Prufungsbericht wurde von der nnit der internationalen vorlSufigen Prufung 
beauftragten Beliorde erstelit und wird denn Anmelder gemaB Artii<el 36 ubermittelt. 

2. Dieser BERICHT unnfaBt insgesamt 5 Blatter einschlieBlich dieses Deckblatts. 



IS AuBerdem liegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handelt es sich um Blatter nnit Beschreibungen, Anspruchen 
und/bder Zeichnungen. die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/bder Blatter mit vor dieser 
Behdrde vorgenonnmenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Verwaitungsrichtlinien zum 
PCT). 

DIese Anlagen umfassen insgesamt 2 Blotter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 



1 




Grundlage des Bescheids 


II 


□ 


Prioritat 


III 


□ 


Kelne Erstellung eines Gutachtens Qber Neuheit, erfinderische TStigkeit und gewerbliche Anwendbarkeit 


IV 


□ 


Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung 


V 


ISI 


BegrOndete Feststellung nach Regel 66.2 a)ii) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und ErklSrungen zur Stutzung dieser Feststellung 


VI 


□ 


Bestlmmte angefQhrte Unterlagen 


VII 


□ 


Bestinnmte Mangel der internationalen Annneldung 


VIII 


□ 


Bestimnnte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 
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I. Grundlage des Berichts 

1. Hinsichtlich der Bestandteile der internationalen Anmeldung (Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt auf eine 
Aufforderung nach Artikel 14 bin vorge/egt warden, gelten im Rahmen dieses Berichts a/s "ursprunglich 
eingereicht" und sind ihm nicht beigefugt, weil sis keine Anderunger) enthaiten (Regein 70, 16 und 70. 17))\ 



Beschreibung, Seiten 

1-5 in der ursprunglich eingereichten Fassung 

Anspruche, Nr. ^ 

1-8 eingegangen am 12.03.2004 nnit Schreiben vom 1 1.03.2004 

2. Hinsichtlich der Sprache: Alle vorstehend genannten Bestandteile standen der Behorde In der Sprache, in der 
die internatlonale Anmeldung eingereicht worden ist, zur Verfiigung oder wurden in dieser eingereicht. sofern 
unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

Die Bestandteile standen der Behorde in der Sprache: zur Verfugung bzw. wurden in dieser Sprache 
eingereicht; dabei handelt es sich um: 

□ die Sprache der Obersetzung, die fur die Zwecke der internationalen Recherche eingereicht worden ist 
(nach Regel 23.1(b)). 

□ die Veroffentlichungssprache der internationalen Anmeldung (nach Regel 48.3(b)). 

□ die Sprache der Obersetzung, die fur die Zwecke der Internationalen vorlaufigen Prufung eingereicht 
worden ist (nach Regel 55.2 undAjder 55.3). 

3. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- undA>der Aminosauresequenz ist die 
internatlonale vorlaufige Prufung auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das: 

□ In der internationalen Anmeldung in schriftlicher Form enthaiten Ist. 

□ zusammen mit der internationalen Anmeldung In computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich In schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

□ bel der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ Die Erklarung, daB das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den 
Offenbarungsgehalt der internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht. wurde vorgelegt. 

□ Die Erklarung, daB die in computerlesbarer Form erfassten Informationen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt. 

4. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

5. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt In der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)). 

(Auf Ersatzblatter, die solche Anderurjgen enthaiten, ist unter Punkt 1 hinzuweisen; sie sind diesem Bericht 
beizufugen.) 
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6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



V. Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Untertagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 



Neuheit (N) 


Ja: 


Anspruche 


1-8 




Nein: 


Anspruche 




Erfinderische Tatigkeit (IS) 


Ja: 


Anspruche 


1-8 




Nein: 


Anspruche 




Gewerbliche Anwendbarkeit (lA) 


Ja: 


Anspruche: 


1-8 




Nein: 


Anspruche: 





2. Untertagen und Erklarungen: 
siehe Beiblatt 
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Zu Punkt V 

Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der 
erfinderischen Tatigkeit und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und 
Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

Es wird auf die folgenden Dokumente verwiesen: 

D1: US-A-3 847 968 
D2: US-A-3 417 156 

Neuheit (Art 33(2) PCT) 

In D1 wird es offenbart, dass das Verhaltnis von Wasserdannpf zu Ethylbenzol 
mindestens 6:1 sein sollte (Spalte 3, Zeilen 9-18), bevorzugt 10:1 bis 13:1. Ein 
Verhaltnis von Wasserdampf zu Ethylbenzol von 5,95 bis 1:1 ist demnach nicht 
offenbart. 

Der Gegenstand der Anspruche 1-8 erfullt somit das Erfordemis von Art 33(2) PCT 
gegenuber D1 . 

D2 beschreibt ebenfalls ein Verfahren zur Herstellung von Styrol aus Ethylbenzol. Nach 
dem letzten Katalysatorbett wird die gasformige Kohlenwasserstofffraktion abgetrennt 
und verbrannt (Spalte 2, Zeile 69 - Spalte 3, Zeile 2). Diese Verbrennungsgase werden 
mit nnindestens einem Ausgangsstronn aus einem Katalysatorbett gemischt und dem 
folgenden Katalysatorbett zugefuhrt (Spalte 2, Zeilen 63-66). Eine Beinnischung von 
Methan vor dem Kontakt mit dem Katalysator ist folglich nicht offenbart. In D2 liegt das 
Verhaltnis von Wasserdampf zu Ethylbenzol zwischen 6:1 und 120:1 (einem "pound" 
bis zwanzig "pound" Wasserdampf pro "pound" Ethylbenzol), insbesondere bei 17:1 
(Spalte 5, Zeile 30-35). Daher ist die vorliegende Erfindung neu gegenuber D2. 

Erfinderische Tatigkeit (Art 33(3) PCT) 

D1 stellt sich zur Aufgabe, ein verbessertes Verfahren zur Herstellung von Styrol 
bereitzustellen, das insbesondere mit reduziertem Wasserdampf auskommen soil. 
Durch diese Reduzierung kann das Verfahren kleiner dimensioniert werden, ferner 
konnten Kosten und Ausrustung gesenkt werden. Die Erfindung von D1 ist, dass sich 
dieses Verhaltnis reduzieren lasst, wobei ein Mindestverhaltnis von 6:1 vorliegen muss. 
Der vorteilhafte Bereich liegt zwischen 10:1 und 13.1. 
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Uberraschend gegenuber D1 zeigt die vorliegende Erfindung, dass sich das Verhaltnis 
Wasserdampf zu Ethylbenzol weiter reduzieren lasst. In der vorliegeden Erfindung, 
lasst sich Styrol auch bei einem Verhaltnis von kleiner 6:1 bei hohem 
Ethylbenzolumsatz und hoher Raunn-Zeitausbeute herstellen. 

Da die vorliegende Erfindung sine verbesserte Losung bei einer identischen Aufgaben- 
stellung gegenuber D1 aufweist, wird die Erfindung einem Fachmann durch D1 nicht 
nahegelegt. 

Der Gegenstand der Anspruche 1 -8 erfullt somit das Erfordernis von Art 33(3) PCT. 
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1. Verfahren zur Herstellung von alkenylaromatischen Ver- 
5 bindungen durch Umsetz\ing von alkylaromatischen Verbindiingen 

in Gegenwart von Wasserdaiapf xind Erdgas oder Methan an eineiri 
geeigneten Katalysator bei einer Temperatur von 400 bis 
800OC and eineiti Druck von 0,01 bis 10 bar, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass das Molverhaltnis Wasserdampf zu alkylaroma- 
10 tischer Verbindxing 5,95:1 bis 1:1 und das Molverhaltnis 

Methan zu alkylaromatischer Verbindiing 0,1:1 bis 8:1 be- 
trSgt, wobei das Metban vor dem Kontakt mit dem Katalysator 
beigemischt wird* 

15 2. Verfahren zur Herstellung von alkenylaromatischen Ver- 

bindungen nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet , dass das 
Molverhaltnis Wasserdampf zu alkylaromatischer Verbindung 
5,9:1 bis 2,5:1 betrSgt. 

20 3. Verfahren zur Herstellung von alkenylaromatischen Ver- 

bindungen Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass 
das Molverhaltnis Methan zu alkylaromatischer Verbindung 
0,2:1 bis 6:1 betr^gt . 

25 4. Verfahren zur Herstellung von alkenylaromatischen Ver- 
bindungen nach einem der Anspriiche 1, 2 oder 3, dadurch 
gekennzeichnet, dass man die Umsetzung zwei- bis sechsstuf ig 
durchf lihrt . 

30 5. Verfahren zur Herstell\ing von alkenylaromatischen Ver- 

bindxingen nach einem der Anspriiche 1, 2, 3 oder 4, dadurch 
gekennzeichnet, dass man als alkylaromatische Verbindung 
Isopropylbenzol, Ethylbenzol, 1, 1-Diphenylethan oder eine 
Alkylpyridinverbindung einsetzt . 

35 

6. Verfahren zur Herstellung von alkenylaromatischen Ver- 
bindungen nach einem der Anspriiche 1, 2, 3 oder 4, dadurch 
gekennzeichnet, dass man als Kohlenwasserstof fverbindung 
Ethylbenzol einsetzt . 

40 

7. Verfahren zur Herstellung von alkenylaromatischen Ver- 
bindungen nach einem der Anspriiche 1 , 2 , 3 , 4 , 5 oder 6 , 
dadurch gekennzeichnet, dass das Erdgas mindestens 90 Vol.-% 
Methan enthSlt . 

45 
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7 

8. Verfahren zur Herstellung von alkenylaromatischen Ver- 

bindungen nach einem der Anspriiche 1, 2, 3, 4, 5, 6 oder 1, 
dadurch gekennzeichnet , dass man die Umsetzxing in Radial- 
stromreaktoren durchf tihrt . 

5 



10 



15 



20 



25 



30 



35 



40 
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See Form PCT/IPEA/416 


International application No. 
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International filing date (day/montli/year) 
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Priority date {day/month/year) 

23 January 2002 (23.01.2002) 


International Patent Classification (IPC) or national classification and IPC 
C07C 5/333 
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Authority under Article 35 and transmitted to the applicant according to Article 36. 



This REPORT consists of a total of 



, sheets, including this cover sheet. 



3. This report is also accompanied by ANNEXES, comprising- 

(sent to the applicant and to the International Bureau) zl total of 2 sheets, as follows: 



sheets of the description, claims and/or drawings which have been amended and are the basis of this report 
and/or sheets containing rectifications authorized by this Authority (see Rule 70.16 and Section 607 of the 
Administrative Instructions). 

Q sheets which supersede earlier sheets, but which this Authority considers contain an amendment that goes 
beyond the disclosure in the international application as filed, as indicated in item 4 of Box No. I and the 
Supplemental Box. 

b. n (^^^^ ^^^^ International Bureau only) a total of (indicate type .and number of electronic carrier(s)) 

— ^ , containing a sequence listing and/or tables related thereto, in computer 

readable form only, as indicated in the Supplemental Box Relating to Sequence Listing (see Section 802 of the 
Administrative Instructions). 



4. This report contains indications relating to the following items: 





Box No. I 


□ 


Box No. II 


□ 


Box No. Ill 


□ 


Box No. IV 




Box No. V 


□ 


Box No. VI 


□ 


Box No. VII 


□ 


Box No. VIII 



Basis of the report 
Priority 

Non-establishment of opinion with regard to novelty, inventive step and industrial applicability 
Lack of unity of invention 

Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 

Certain documents cited 
Certain defects in the international application 



□ Box No. VIII Certain observations on the international application 



Date of submission of the demand 

10 June 2003 (10.06.2003) 



Date of completion of this report 

18 June 2004 (18.06.2004) 



Name and mailing address of the IPEA/EP 



Facsimile No. 



Authorized ofGcer 



Telephone No. 
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International application No, 

PCT/EP2003/000489 



Box No. I Basis of the report 



L With regard to the language, this report is based on the international application in the language in which it was filed, unless 
I otherwise indicated under this item. 



□ 



This report is based on translations from the original language into the following language 
which is language of a translation furnished for the purpose of: 

□ international search (under Rules 12.3 and 23.1(b)) 

□ publication of the international application (under Rule 12.4) 

n international preliminary examination (under Rules 55.2 and/or 55.3) 



2. With regard to the elements of the international application, this report is based on (replacement sheets which have been 
Jurmshed to the receiving Office in response to an invitation under Article 14 are referred to in this report as "originally filed" 
and are not annexed to this report): 

The intemational application as originally filed/furnished 

the description: 

P^^®^ . as originally filed/furnished 

pages* 



1-8 



received by this Authority on 
^ received by this Authority on 



1 1 March 2004 (1 1.03.2004) 



the claims: 



pages 
pages* 



, as originally filed/fumished 

, as amended (together with any statement) under Article 19 



pages* 



received by this Authority on 
^ received by this Authority on 



I I the drawings: 
pages 



pages' 



_ received by this Authority on 
received by this Authority on 



, as originally filed/fiimished 



□ 

a sequence listing and/or any related table(s) - see Supplemental Box Relating to Sequence Listing. 

The amendments have resulted in tiie cancellation of: 

I 1 the description, pages 

I I the clauns, Nos. 



I I the drawings, sheets/figs 

I I the sequence listing (specify): 

I I any tabie(s) related to sequence listing (specify): . 



4. Q This report has been established as if (some of) the amendments annexed to this report and listed below had not been 
I made, since they have been considered to go beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box 

(Rule 70.2(c)). 

I I the description, pages 

I I the claims, Nos. 

I I the drawings, sheets/figs 



I I the sequence listing (ipccjft^: 

□ 

any table(s) related to sequence listfaig (specify): , 



* If item 4 applies, some or all of those sheets may be marked "superseded " 



Form PCT/IPEA/409 (Box No. I) (January 2004) 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 
PCT/EP 03/00489 



V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 



Statement 
Novelty (N) 

Inventive step (IS) 
Industrial applicability (lA) 



Claims 
Claims 

Claims 
Claims 

Claims 
Claims 



1-8 



1-8 



1-8 



YES 
NO 
YES 
NO 

YES 
NO 



Citations and explanations 

Reference is made to the following documents; 



Dl: US-A-3 847 968 
D2: US-A-3 417 156 



Novelty (PCT Article 33(2)) 



In document Dl the ratio of steam to ethylbenzene is supposed 
to be at least 6:1 (column 3, lines 9 to 18), and preferably 
between 10:1 and 13:1. Hence Dl does not disclose a steam to 
ethylbenzene ratio of between 5.95 and 1:1. 

The subject matter of claims 1 to 8 therefore meets the 
requirement of PCT Article 33(2) in relation to Dl. 

Document D2 also describes a method for producing styrene 
from ethylbenzene. After the last catalyst bed the gaseous 
hydrocarbon fraction is separated and burned (column 2, line 
69 to column 3, line 2) , The combustion gases are mixed with 
at least one effluent stream from a catalyst bed and fed to 
the next catalyst bed (column 2, lines 63 to 56) . Hence there 
is no addition of methane before contact with the catalyst. 
In D2 the ratio of steam to ethylbenzene is between 6:1 and 
120:1 (between one and twenty pounds of steam per pound of 
FormPCT/IPEA/409 (BoxV) (January 1994) ~ " 
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ethylbenzene) , in particular 17:1 (column 5, lines 30 to 35). 
The present invention is therefore novel over D2 . 

Inventive step (PCT Article 33 (3) ) 

The problem addressed by Dl is that of providing an improved 
method for producing styrene^ in particular a method that 
uses a smaller quantity of steam. This reduction in quantity 
allows the method to be carried out on a smaller scale, and 
also reduces the cost and amount of equipment needed. The 
invention according to Dl lies in the reduction of the ratio 
to a minimum of 6:1. The optimum ratio is between 10:1 and 
13: 1. 

The present invention allows a further reduction in the 
ratio of steam to ethylbenzene, which is surprising in the 
light of Dl • In the present invention styrene can even be 
produced at a ratio of less than 6:1 with a high turnover of 
ethylbenzene and a high space-time yield. 

The present invention addresses exactly the same problem as 
Dl and offers a better solution, and is therefore not 
obvious to a person skilled in the art on the basis of Dl. 

The subject matter of claims 1 to 8 therefore meets the 
requirement of PCT Article 33(3). 
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